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Стратегической задачей при обращении с радиоактивными отходами незави­
симо от их происхождения и характеристик является исключение загрязнения 
окружающей среды радионуклидами и другими токсичными веществами, входя­
щими в состав отходов, на весь период их потенциальной опасности. Это соот­
ветствует принятому на международном уровне принципу, согласно которому не­
решенные проблемы экологии не должны оставаться в наследство последующим 
поколениям.

В процессе продолжительной эксплуатации реакторов разных типов накоплено 
значительное количество отработавшего графита, использовавшегося в качестве 
замедлителя и отражателя нейтронов. Например, в Великобритании построено 
26 магноксовых реакторов (в самом большом из них содержалось более 3000 т 
графита) и 14 коммерческих реакторов типа AGR (около 2000 т в каждом), во 
Франции работали три АЭС с магноксовыми реакторами, в Ханфорде (США) — 
девять выведенных из эксплуатации реакторов-производителей оружейного плуто­
ния. Графитовые реакторы были построены в Испании, Японии и Италии (магнок- 
совые), Германии и Китае, в Советском Союзе — 13 графитовых реакторов-произ­
водителей оружейного плутония, четыре графитовых реактора на АЭС в Билибино, 
два — на Белоярской АЭС и 18 РБМК [1]. Реакторный графит составляет большую 
часть накопленных в мире твердых радиоактивных отходов, и поиск способов его 
утилизации является актуальной задачей.

Цель настоящей работы — оценка радиоактивного загрязнения отработавших 
графитовых втулок остановленных реакторов И-1, ЭИ-2 и АДЭ-3 Сибирского хи­
мического комбината и анализ возможности их утилизации путем сжигания. При 
планировании мер по обращению с отработавшим графитом необходимо учиты­
вать тип реактора, характеристики графита, особенности его эксплуатации и хра­
нения.

Загрязнение отработавшего графита российских реакторов-производителей 
оружейного плутония имеет особенности, обусловленные следующими причинами:
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в состав реакторов входили два графитовых компонента: кладка, состоящая из 
отдельных блоков и подвергавшаяся облучению в течение всего периода эксплуа­
тации (более 30 лет), и втулки, назначение которых состояло в предотвращении 
радиационных повреждений графитовой кладки и облегчении выгрузки деформи­
рованных технологических каналов. Втулки заменяли, как правило, каждые 2— 
4 года, т.е. длительность их облучения была примерно в 10 раз меньше, чем кладок;

графитовые компоненты реакторов работали в защитной атмосфере азота, ко­
торый заполнял поры графита и являлся одним из основных (вместе с химически 
связанным азотом) источников образования долгоживущего β-излучающего 14С 
(Т1/2 = 5730 лет) по реакции 14N(n, p)14C . Теплоносителем в этих реакторах служила 
вода;

первые 7— 10 лет эксплуатации реакторов сопровождались инцидентами, при­
водившими к попаданию частиц топлива — природного урана в графитовую клад­
ку. Последующее воздействие нейтронного облучения на топливные частицы при­
вело к загрязнению графитовых блоков и втулок продуктами деления и актиноида­
ми. Кроме того, на протяжении всего периода эксплуатации многократно 
происходили заливы графитовых кладок водой. Образовавшаяся пароводяная 
смесь способствовала миграции радионуклидов в объеме кладки;

после выгрузки из реактора отработавшие втулки помещали в хранилища раз­
ных типов, в некоторых случаях вместе с металлическими твердыми радиоактив­
ными отходами. Некоторые хранилища были заполнены водой. В этих условиях 
возможен смыв радионуклидов и их перераспределение между графитовыми и ме­
таллическими отходами.

Согласно принятой в стране концепции графитовые кладки реакторов подле­
жат захоронению на месте в реакторных зданиях, оборудованных достаточным 
числом барьеров безопасности, на срок 100 лет и более. Одновременно с реактор­
ными зданиями построили три приреакторных хранилища для твердых радиоак­
тивных отходов, которые в результате производственной деятельности оказались 
заполненными. Для хранения твердых отходов, возникавших при дальнейшей ра­
боте реакторов, по специальным проектам в соответствии с действующими в то 
время нормативами соорудили еще шесть хранилищ. К моменту остановки реакто­
ров в 1989— 1992 гг. и эти хранилища оказались почти полностью заполненными. 
Общий объем девяти хранилищ твердых отходов составляет около 18 000 м3, масса 
хранящихся в них графитовых втулок — более 3000 т. Кроме того, часть втулок 
хранится в реакторных кладках и технологических шахтах (табл. 1).

В целом места для хранения втулок можно подразделить на специально обору­
дованные для длительного хранения твердых отходов, хранилища упрощенной 
конструкции, помещения, не предназначенные специально для хранения твердых 
отходов, и каналы кладки, содержащие, главным образом, втулки последнего пе­
риода работы реакторов. Все эти хранилища расположены на территории, приле­
гающей к зданиям реакторов, частично находятся внутри зданий.

Как уже упоминалось, некоторые хранилища (технологические шахты) посто­
янно заполнены водой. В них имеется только один барьер безопасности — бетон­
ные стены и дно. Наименее защищены хранилища графитовых втулок упрощенной 
конструкции, единственным барьером безопасности которых является слой уплот­
ненной глины на дне, что не исключает проникновения в хранилище поверхност-
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Т а б л и ц а  1. Количество и местонахождение отработавших втулок 
остановленных реакторов Сибирского химического комбината

Реактор Место хранения 
втулок

Число барьеров 
безопасности

Время
заполнения

Масса втулок, т

И-1 Кладка Не менее 6 — 104
Хранилище твердых отходов: 

1 2 1955— 1969 гг. 200
2(1) 2 1961— 1965 гг. 200
2(2) 2 1966— 1968 гг. 120

3 2 1969— 1995 гг. 830
Технологическая шахта-2 1 1955— 1969 гг. ~50

ЭИ-2 Кладка Не менее 6 — 44
Хранилище твердых отходов: 

1 2 1958— 1964 гг. 92
2 2 1965— 1971 гг. 110

3 2 С 1971 г. по на­
стоящее время

364

Хранилище втулок курганного типа Нет 1963— 1964 гг. 40
Технологическая шахта-2 1 1957— 1991 гг. 10— 20

АДЭ-3 Кладка Не менее 6 — 67
Хранилище твердых отходов: 

2 2 1961— 1971 гг. 281
3 2 С 1971 г. по на­

стоящее время
513

Технологическая шахта-2 
Всего

1 1961— 1992 гг. 10— 20
~3050

ных вод. Выход радионуклидов из отходов в подобных хранилищах возможен не 
только в нижерасположенные водные горизонты, но и на поверхность. Поэтому 
можно считать, что в настоящее время отработавшие втулки хранятся в лучшем 
случае только при наличии одного барьера безопасности, а в некоторых хранили­
щах таких барьеров нет.

В процессе исследований радиоактивного загрязнения отработавшего реактор­
ного графита с 1996 г. было измерено содержание в нем некоторых радионуклидов, 
образовавшихся в результате нейтронной активации примесей (60C o , 3H , 14C и др.), 
а также попадания урана в графит (137Cs, 90Sr, 241,243Am, 244Cm, изотопы плутония и 
др.). Всего было проанализировано более 1500 образцов графита из втулок, храня­
щихся в кладках реакторов, а также хранилищах разных типов [2—7]. Установле­
но, что наибольший вклад в радиоактивность графита вносит 14С. Этот радионук­
лид образуется при взаимодействии нейтронов с материалами конструкций реакто­
ра, веществом теплоносителя, замедлителя, топлива и имеющимися в них 
примесями в результате реакций 14N(n ,p )14C , 17O(n,α ) 14C, 13С(n ,γ ) l4C, 235U(n ,f)l4C 
(тройное деление 235U в топливе). В зависимости от типа и особенностей конструк­
ции реактора вклад каждой из них в образование 14C может значительно изменять­
ся. Для рассматриваемых реакторов почти весь 14C образуется по первому каналу.

Из табл. 2 следует, что активность продуктов деления, активации и актиноидов 
в графите значительно ниже активности 14С. При этом уровень загрязнения этими 
нуклидами (кроме актиноидов) втулок, хранящихся в кладках, в 10— 100 раз выше, 
чем находящихся в хранилищах твердых отходов. Именно последние составляют 
основную массу втулок, подлежащих утилизации.
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Т а б л и ц а  2. Средняя удельная активность некоторых радионуклидов в отработавших 
графитовых втулках реакторов и хранилищ Сибирского химического комбината, Бк/г

Местонахождение втулок 14С 60Co l37Cs 90Sr 241Am
Реактор И-1 1,3∙ 105 1∙104 2,4∙105 3 ∙104 —
Технологическая шахта реактора И-1 1,4∙104 250 370 255 17
Реактор ЭИ-2 1,3 105 1400 117 — 6
Технологическая шахта реактора ЭИ-2 3,6∙104 1.07∙103 50 190 0,13
Хранилище твердых отходов-2 реактора ЭИ-2 1,8∙ 104 71 56 12.8 4,8
Реактор АДЭ-3 1,5 ∙105 6,5∙ 103 3600 540 —
Хранилище твердых отходов-2 реактора АДЭ-3 5,5∙104 44 11,2 7,2 0,27

Так как втулки загружали в хранилища постепенно, партиями, то в разных пар­
тиях и слоях твердых отходов в хранилищах находятся втулки, облученные при­
мерно одинаковое время, но в разные периоды работы реактора. Поэтому их ра­
диоактивность различна в зависимости от влияния инцидентов и времени выдерж­
ки после облучения. Так, втулки, работавшие в течение последних 20 лет 
эксплуатации реакторов, не испытали прямого загрязнения в результате инциден­
тов с выходом топлива из каналов. Но последствия этих инцидентов в какой-то ме­
ре сказались и на этих втулках в результате их соприкосновения с блоками кладки 
при загрузке и выгрузке из реактора, а также переноса радионуклидов по кладке 
пароводяной смесью при протечках теплоносителя. Уровень загрязнения отдель­
ных втулок при этом зависел, главным образом, от загрязнения ячеек, в которых 
они находились.

Отбор образцов оказался возможен только для верхнего слоя втулок, запол­
няющих хранилища. Поскольку в разные хранилища их загружали в разное время, 
оказалось возможным отобрать для исследований образцы втулок, находившихся в 
реакторе в определенные периоды его эксплуатации. Полную картину загрязнения 
помогли составить втулки, оставшиеся в кладках после останова реакторов, в том 
числе облучавшиеся от 2 до 20  лет в разных ячейках трех реакторов на разной вы­
соте. В итоге удалось получить достаточно полную и представительную выборку.

Приготовление образцов иллюстрирует рис. 1.
Радиоактивное загрязнение графита анализирова­
ли с помощью комплекса методик, обеспечивших 
необходимый объем исследований (сотни образ­
цов) и приемлемую погрешность результатов.
Корректность методик подтверждена сличением 
результатов анализов, выполненных в МИФИ, а 
также ядерных центрах в Кадараше (Франция) и 
Юлихе (Германия) на образцах французского от­
работавшего реакторного графита.

Содержание 14C в графите исследовали с по­
мощью разработанной в МИФИ и аттестованной 
ВНИИФТРИ им. Д.И. Менделеева методики [8 ].
14С выделяли из образца в газообразной форме 
(14CO2) с помощью двухкомпонентного окислите­
ля с последующим переводом уловленных газооб-

Р и с .  1. Образцы отработавших гра­
фитовых втулок
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разных продуктов реакций в жидкую фазу. В качестве двухкомпонентного окисли­
теля графита использовали смесь CuO и V2O5. Измерения активности 14С выполне­
ны на жидкостном сцинтилляционном β-спектрометре «Quantulus 1220» (фирмы 
«Wallac», Финляндия) с погрешностью не более 20% (1 σ).

Полученные данные позволили сделать следующие выводы:
14С равномерно распределен по объему графитовых втулок; 
содержание 14С пропорционально времени облучения втулки, его активность 

во втулках, облученных в течение примерно 3 лет, приблизительно в 10 раз мень­
ше, чем в графитовых блоках кладки, длительность облучения которых составляет 
более 30 лет (рис. 2);

сравнение активности 14С в 
образцах графита, отобранных из 
втулок возле аварийных ячеек и 
вдали от них, не обнаруживает 
какой-либо существенной раз­
ницы;

содержание 14С во втулках 
не зависит от продолжитель­
ности и условий хранения, т.е. 
миграция этого радионуклида 
незначительна.

Эти данные позволили оце­
нить содержание 14C во втулках, 
находящихся в кладках реакто­
ров и хранилищах. Используя 

коэффициент пропорциональности между продолжительностью облучения втулки 
и удельной активностью 14C, а также информацию о числе втулок с тем или иным 
временем облучения, рассчитали суммарное количество 14C во втулках для макси­
мального потока тепловых нейтронов. Затем полученное значение скорректировали 
коэффициентами, учитывающими соотношения между средним и максимальным 
потоком тепловых нейтронов в вертикальном и радиальном направлениях кладки.

Предполагаемое время облучения втулок, находящихся в хранилищах, состав­
ляет 3 года. К сожалению, информации о местоположении втулок во время их ра­
боты нет. Максимальная удельная активность 14C, в основном, согласуется с полу­
ченной при измерении образцов втулок, находившихся в кладке, однако в некото­
рых случаях наблюдалась аномально низкая удельная активность (300 Бк/г), не 
объяснимая только различием плотности потока нейтронов по объему реактора. 
Возможно, такие втулки по технологическим причинам облучались в реакторе все­
го несколько месяцев. Поэтому содержание 14C во втулках из хранилищ было оце­
нено с использованием удельной активности для втулок, облучавшихся в течение 
трех лет при максимальном потоке тепловых нейтронов. Это значение умножили 
на массу всех втулок, находящихся в хранилищах, получив таким образом консер­
вативную оценку.

Анализ результатов исследований привел к следующим заключениям: 
условия хранения втулок требуют их оперативной утилизации;

Р и с .  2. Зависимость содержания 14С в графитовых втул­
ках от продолжительности облучения (для максимальной 
плотности потока тепловых нейтронов)
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радиоактивное загрязнение втулок значительно ниже, чем кладок, поэтому их 
утилизация потенциально менее опасна.

Следующая задача — выбор способа обращения с отработавшими втулками. 
Наиболее часто рассматривают два варианта: изоляция с последующим захороне­
нием и сжигание. По оценке специалистов [9] объем радиоактивных отходов, 
предназначенных для длительного захоронения, после сжигания отработавшего 
графита составит 1—2% первоначального объема. Предлагаются разные способы 
сжигания графита: традиционное, в кипящем слое, с помощью газового лазера, га­
зификация с помощью перегретого водяного пара (пиролиз). Однако все они имеют 
существенный недостаток: при сжигании образуется газообразный радиоактивный 
продукт 14CO2, но его можно связать, превратив в твердые химически стойкие со­
единения. Для этого предлагается использовать, например, карбонаты кальция и 
магния [10], однако объем образовавшихся солей карбонатов будет в 2—3 раза 
превышать первоначальный объем графита.

В случае утилизации отработавшего графита путем сжигания 14С будет единст­
венным долгоживущим радионуклидом, выбрасываемым в атмосферу, поэтому 
анализу его содержания в графите и исследованию закономерностей распределения 
было уделено особое внимание. Французские исследования и разработки [11] пока­
зали, что с точки зрения радиационной безопасности решение о сжигании отрабо­
тавшего графита приемлемо. Испытания опытной установки для сжигания размо­
лотого порошка графита в кипящем слое производительностью 30—50 кг/ч показа­
ли, что 60Co, 137Cs, 55Fe, α-излучающие и другие радионуклиды, содержащиеся в 
графите, надежно удерживаются фильтрами, в атмосферу поступают только 3H и 
14С. При сжигании 1000 т графита в год в атмосферу выделится в 4 раза больше 14С, 
чем при работе одного ВВЭР-440, и в 2 раза меньше, чем завода по переработке 
отработавшего топлива, т.е. выброс 14C будет на уровне, характерном для объектов 
атомной промышленности.

Выполнена оценка уровня потенциального радиационного воздействия на здо­
ровье населения городов Северска и Томска при утилизации на территории комби­
ната около 3000 т реакторного графита остановленных реакторов Сибирского хи­
мического комбината. Утилизация основана на предполагаемом использовании 
технологии [9], которая исключает поступление в окружающую среду почти всех 
радионуклидов, содержащихся в графите, кроме 14C. Однако благодаря высокой 
подвижности 14C в результате атмосферных процессов переносится на большое 
расстояние и, окисляясь до диоксида, через фотосинтез вместе с обычной углекис­
лотой вовлекается в природный углеродный цикл. Поэтому воздействие его допол­
нительного выброса в атмосферу требует количественных оценок.

Анализ природных и антропогенных источников 14C, процессов его миграции 
во внешней среде и кинетики обмена позволил использовать для оценок известные 
аналитические представления модели турбулентного рассеивания гауссового обла­
ка. В основном, расчет основан на выражении, описывающем приземную концент­
рацию выброса от непрерывного кратковременно (до нескольких часов) дейст­
вующего источника, и его модификации для случаев продолжительных (до года) 
выбросов. Дополнительные эмпирические поправки позволили учесть изменение 
коэффициентов турбулентной диффузии для различных категорий устойчивости 
атмосферы при выбросе над поверхностью с различной шероховатостью, а также
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тепловой подъем струи. Оценки проведены для высоты выброса 30, 60 и 100 м, 
охватывающих спектр возможных технических решений для системы выброса сме­
си газов. Шероховатость поверхности принята равной 1 м, что обычно использует­
ся в условиях городской застройки или леса высотой 10 м. Факторы обеднения вы­
броса за счет радиоактивного распада, сухого осаждения и вымывания осадками 
применительно к 14C не требовали учета. Для оценки рассеяния в случае продолжи­
тельных выбросов, например, в течение года использован долговременный метео­
рологический фактор разбавления, полученный введением поправок на среднюю 
скорость ветра и его направлений за длительный период. Из консервативных со­
ображений в расчетах удельной активности 14C в выбросе в зависимости от высоты 
выброса и радиуса зоны рассеяния приняты следующие допущения: эффективная 
высота выброса равна высоте трубы, средняя скорость ветра — 3 м/с, продолжи­
тельность цикла утилизации 2 года, повторяемость ветров — среднегодовая. В ка­
честве дополнительной информации использованы демографические сведения о 
численности и плотности распределения населения региона комбината, метеороло­
гические данные, а также результаты экологического мониторинга. Оценки прове­
дены с учетом компонентного состава газовой смеси, проходящей фильтры и об­
разующей атмосферный выброс (рис. 3).

С использованием данных о 
скорости ингаляции и пищевых 
рационах для различных возраст­
ных групп оценено поступление 
14С в организм человека. Сопо­
ставление с регламентированны­
ми пределами годового поступ­
ления с воздухом и пищей и до­
пустимой объемной активности 
во вдыхаемом воздухе [12] при­
водит к следующим результатам. 
В зависимости от конкретного 
технологического решения вы­

брос 14С при утилизации реакторного графита в 10— 100 раз меньше допустимой 
объемной активности во вдыхаемом воздухе и в 5—200 раз меньше предела годо­
вого поступления. Следует отметить, что оценки проведены в рамках консерватив­
ных допущений с коэффициентом запаса 2—4. Поэтому можно констатировать, что 
предлагаемая технология утилизации реакторного графита не приведет к сколь- 
либо значимым негативным последствиям для здоровья населения этого региона. 
Представляются неоправданными оценки риска стохастических эффектов, напри­
мер, канцерогенных, потенциально обусловленных радиационным воздействием 
14С. Приближенные оценки в предполагаемом диапазоне дозы дают дополнитель­
ный риск онкологических заболеваний на уровне 1∙10-7 чел./год, что находится за 
пределами сравнения с какими-либо реальными уровнями риска, сопровождаю­
щими жизнь современного человека (предел индивидуального пожизненного 
риска, обусловленного техногенным облучением, для населения составляет 
5 ∙10-5 чел./год).

Р и с .  3. Зависимость удельной активности 14С от высоты 
выброса 100 (1), 60 (2), 30 м (3) и радиуса зоны рассея­
ния r
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Особая проблема — соблюдение ядерной безопасности в процессе утилизации 
втулок. Для этого необходимо оценить в них суммарную массу плутония. Кроме 
того, при сжигании графита может увеличиваться концентрация делящихся мате­
риалов в образующихся отходах. Результаты измерений (спектрометрия α-излуче- 
ния) и расчетов изменения изотопного состава плутония [13] показали, что всего в 
3000 т отработавших графитовых втулок содержится не более 20 г 239Pu. Согласно 
данным [14] количество плутония, не превышающее 50 г на объем в 200 л, обеспе­
чивает ядерную безопасность при хранении любых видов радиоактивных отходов. 
Таким образом, даже при любых гипотетических обстоятельствах эти отходы не 
будут представлять источник потенциальной ядерной опасности.

Таким образом, можно заключить, что:
большая часть хранилищ Сибирского химического комбината, в которых со­

держатся отработавшие втулки, не соответствует современным требованиям;
уровень радиоактивного загрязнения отработавших графитовых втулок допус­

кает их утилизацию путем сжигания на территории комбината, при этом выброс 14С 
в атмосферу не приведет к сколь-либо значимому уровню риска негативных по­
следствий для здоровья населения Северска и Томска;

в процессе сжигания отработавших втулок и последующем хранении продук­
тов сжигания опасность возникновения ядерно опасной ситуации отсутствует;

есть технология и оборудование для проведения эксперимента по сжиганию 
отработавшего графита.

Авторы настоящей статьи полагают, что имеются все условия для подготовки и 
проведения масштабного эксперимента по сжиганию части отработавших графито­
вых втулок из хранилищ Сибирского химического комбината. Результаты такого 
эксперимента позволят оценить и при необходимости усовершенствовать процесс 
утилизации и применяемое оборудование.
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МОДЕЛИРОВАНИЕ ПУСКОВОГО ПЕРИОДА РАБОТЫ 
РЕКТИФИКАЦИОННЫХ КОЛОНН ПО РАЗДЕЛЕНИЮ 

ИЗОТОПНЫХ СМЕСЕЙ ВОДОРОДА
Сазонов А.Б., Каграманов З.Г., Магомгдбеков Э.П. 

(Российский химико-технологический университет им. Д.И. Менделеева)

Моделирование низкотемпературной ректификации водорода [1] позволяет 
описать стационарное состояние установок для разделения тритийсодержащих изо­
топных смесей. В то же время оставалась нерешенной задача расчета пускового 
периода работы разделительных колонн. Методика расчета ректификационных 
установок, работающих в режиме с полной флегмой, ограничивается, главным 
образом, случаями разделения бинарных изотопных смесей [2]. Расчет базируется 
прежде всего на различии кинетических свойств компонентов смесей. Поэтому 
успех моделирования процесса установления стационарного состояния определяет­
ся полнотой информации о физико-химических (как равновесных, так и динами­
ческих) свойствах разделяемых смесей, а также массообменных характеристиках 
двухфазной системы в контактном устройстве того или иного типа. Наличие три­
тийсодержащих компонентов в смесях приводит к тому, что эти свойства остаются 
во многом неопределенными: известные данные [3] чаще всего носят оценочный 
характер. Поэтому с использованием доступной на сегодняшний день базы данных 
разработан кинетический метод моделирования пускового режима работы ректи­
фикационных колонн по разделению смесей изотопных модификаций молекуляр­
ного водорода.

Кинетический метод расчета ректификации многокомпонентных смесей.
Методы расчета ректификации в насадочных колоннах, например, Тилле и Геддеса 
[1,4] оперируют понятием теоретической ступени разделения — такого фрагмента 
колонны, для которого выходящие потоки жидкости и пара находятся в термоди­
намическом равновесии. Однако в отличие от бинарных смесей при ректификации


